This Page Is Inserted by IFW Operations 
and is not a part of the Official Record 



BEST AVAILABLE IMAGES 

Defective images within this document are accurate representations of 
the original documents submitted by the applicant. 

Defects in the images may include (but are not limited to): 

• BLACK BORDERS 

• TEXT CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 

• FADED TEXT 

• ILLEGIBLE TEXT 

• SKEWED/SLANTED IMAGES 

• COLORED PHOTOS 

• BLACK OR VERY BLACK AND WHITE DARK PHOTOS 

• GRAY SCALE DOCUMENTS 



IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 



As rescanning documents will not correct images, 
please do not report the images to the 
Image Problem Mailbox. 



@ REPUBLIQUE FRANCAISE 

INSTITUT NATIONAL 
DE LA PROPRIETY INDUSTRIELLE 



de publication 
(A n utihber que pour 
le ciassement el les 
commandes de reproduction.) 



2.138.701 



PARIS 



(2j) N° fenregistrement national : 72*17215 
|A utihser pour les paiements d annuites. 
les demandes de copies off iaeiles et toutes 
autres correspondances avec H.N.Plt 



© DEMANDE 
DE BREVET D'INVENTION 



1 re PUBLICATION 



tDate de d£p6t 15 mai 1972 f a 14 h 30 mn. 

Date de ia mise a la disposition du 
public de la demande B.O.P.I. - «Listes» n. 1 du 5-1-1973. 



(Ej) Classification internationale (Int. CI.) b 01 j 9/00//C 01 c 1/00. 

(71) Deposant : SociSte dite : OSTERREICHISCHE STICKSTOFFWERKE AG., residant 
en Autriche. 



Titulaire : Idem (71) 
74) Mandataire : Cabinet Pruvost. 



54) Proc&tt et dispositif pour I'acheminement des gaz dans les installations de synthese 
cataJytique a haute pression, par exemple pour ia synthese de rammoniaque. 



(72) Invention de : 

(§) (§) © Priorite conventionnelle : Demande de brevet dtposee en Autriche le 24 mat 1971, 
n. A 4.434/71 au nom de la demanderesse. 



Vente des fascicules a I'lMPRIMERIE NATIONALS 27. rue de la Convention - PARIS (15«) 



72 17215 



2138701 



Dans les reacteurs pour la synthese catalytique de l'ammo- 
niaque h haute pression comportant plusieurs couches de cataly- 
seur disposees en serie, on sait que le gaz est refroidi entre 
les couches de catalyseur par echange thermique a l'interieur du 
5 reacteur, avec le gaz frais admis, toutes les couches etant tra- 
yersees par le gaz de synthese dans le sens axial (voir les 
brevets autrichiens N° 216.533, 225,722 et 215.436). 

II existe £galement des installations dans lesquelles les 
premieres couches de catalyseur sont traversees axialement, tan- 
10 dis que les couches de catalyseur terminales de grande longueur 
sont traversees radialeraent de l'int£rieur vers l'exterieur 
(brevet autrichien N° 281.870), de sorte qu'ici encore on obtient 

entre autres, un echange thermique realise k l'interieur du 

.-- — . 

reacteur avec le gaz frais, entre les couches de catalyseur. 
15 L'avantage par rapport a des reacteurs ou fours & ecoulement 
simp lenient radial tels que d£crits dans le brevet d'Allemagne 
F6d£rale N* 1.256.205, dans lesquels le gaz s^coule alternati- 
vement de l'exterieur vers l'interieur, puis de l'int£rieur vers 
l'ext&rieur, reside dans le fait qu f on evite les difficultes 
20 d f activation lors de la reduction du catalyseur oxyd6 de synthese 
de l'araraoniaque, telles qu'elles se pr^sentent lors de l'achemi- 
nement radial du gaz de l*ext£rieur vers I'interieur. 

Par rapport h des fours traverses simplement dans le sens 
axial, l»avantage r^siderait dans des pertes de charge plus fai- 
25 bles, car celles-ci ont un effet perturbateur en particulier 
^ dans la longue couche terminale de catalyseur, tandis que l f on 

considdrait la perte de charge dans les couches de catalyseur 
d'entree relativement peu ^paisses comme si faible qu'un achemi- 
nement radial du gaz dans ces couches de catalyseur ne fournirait 
f;' 3° aucun avantage. Au contraire, il etait a craindre que dans les 

couches de catalyseur d' en tree particulierement reactives, des 
pertes de rendement, dues a une surchauffe locale, se produi- 
raient en particulier lors de l f utilisation d'un catalyseur de 
; - faible granulometrie, notamment dans les zones des couches de 

35 catalyseur voisines de l'axe. 

Les recherches qui ont abouti a l f invention ont montre 
d'une fa^on en soi remarquable que, dans les fours avec ^change 
thermique a l'interiaur du reacteur, entre les couches de cata- 
\ lyseur, la production d'ammoniaque peut Stre amelioree d»au 

' . 4D moins 10-13% par rapport aux fours a ecoulement axial usuels 

f 
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lorsque toutes les couches de catalyseur sont traversers dans le 
sens radial de 1' interieur vers l'exterieur et lorsqu'on utilise 
un catalyseur ayant une granulomdtrie inferieure a 3 mm. 

L» invention. est materialisee en consequence dans un 
5 proc£d£ pour 1 • acheminement du gaz dans les installations de 
synthese catalytique a haute pression, par exemple pour la syn- 
thase de l'ammoniaque, comportant deux ou plusieurs couches ou 
lits de catalyseur separes l'un de 1' autre, places en serie dans 
le trajet d» acheminement du gaz, et des zones de refroidissement 
10 raenagees entre les couches de catalyseur, dans lesquelles il se 
produit un refroidissement indirect par du gaz de synthese frais, 
caracterise en ce qu»on utilise un catalyseur ayant une granulo- 
metrie inferieure a 3 mm et en ce que le gaz de synthese en cours 
de reaction traverse chacune des couches de catalyseur dans le 
15 sens radial, depuis le centre du four vers la peripherie. 

L'invention concerne egalement un dispositif avantageux 
convenant en particulier pour assurer 1 • acheminement du gaz sui- 
vant 1' invention. Ce dispositif comprend une enceinte k haute 
pression comportant une enveloppe de four dans laquelle il est 
20 prevu, au-dessus de l'echangeur de chaleur principal, au raolns 
deux bacs a catalyseur et, entre ces bacs, des echangeurs de 
chaleur assurant un echange thermigue avec le gaz de synthese 
penetrant dans le four, le cas echeant par 1 • interme"diaire de 
l'echangeur de chaleur principal, ce dispositif etant caracteri- 
25 se en ce que chaque couche de catalyseur est disposee dans l'es- 
pace annulaire menagE entre deux tdles perforees cylindriques 
qui sont concentriques aux organes medians de guidage du gaz et 
parmi lesquelles la tdle perforee interieure forme, avec l'orga- 
ne central de. guidage du gaz, et la tfile perforee exterieure 
30 forme, avec 1' enveloppe du four, un espace annulaire interieur 
servant a 1» admission du gaz au catalyseur et un espace annulai- 
re exterieur servant a 1« Evacuation du gaz, ces tfiles perforees 
etant referm^es par un couvercle et un fond, les couvercles 
comportant chacun un orifice annulaire de passage du gaz, voisin 
35 de l'axe et d£bouchant dans 1» espace annulaire interieur, tandis 
que les fonds comprennent chacun un orifice de passage du gaz, 
voisin de l» enveloppe du four et relie a l» espace annulaire exte- 
rieur. 

Le dessin annexe, donnd a titre non limitatif, represente 
40 un dispositif de ce type comprenant trois couches de catalyseur. 
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Sur ce dessin, la reference 2 designe une enceinte haute 
pression et 3 1* enveloppe interieure du four. La reference 4 
designe l'espace annulaire menage entre cette enveloppe et l f en- 
ceinte haute pression, par lequel le gaz frais arrivant en 1 

5 s f £coule vers le bas dans le four, pour parvenir dans l 1 Echan- 
geur de chaleur principal 5- On a ihdique en 6 les couches de 
catalyseur, qui se trouvent entre les tdles annulaires concen- 
triques 10 et 11 et qui sont delimitees chaque fois par les cou- 
vercles 8 et les fonds 9. II est prevu dans les couvercles 8, 

ID au voisinage des organes centraux 13 de guidage du gaz, des ori- 
fices d 1 entree 14 et, dans les fonds 9, au voisinage de 1" envelop 
pe 3 du four, des orifices 15 de passage du gaz. La reference 16 
designe I'espace annulaire int^rieur servant h 1* admission du 
gaz dans la couche de catalyseur, et l^space annulaire 17 sert 

15 h 1* evacuation du gaz k partir de cette couche de catalyseur. 
La reference 7 designe les echangeurs de chaleur intenrnidiaires, 
et 18 le conduit de sortie des gaz hors du four. La reference 
12 designe des tdles annulaires concentriques rapportees par sou- 
dage sur les couvercles 8, qui p^netrent dans les lits de cataly- 

20 seur et qui evitent un court circuitage du gaz lors de l'affais- 
sement du catalyseur. L f organe central 13 de guidage du gaz est, 
dans cette construction de four, forme par un tube central s»4- 
tendant sur la hauteur de la couche de catalyseur inferieure. 
Apres avoir quitte* le premier echangeur de chaleur intermediaire, 

25 il est forme" par un tube central autour duquel sont disposes 
deux conduits coricentriques de section annulaire. Le conduit 
annulaire exterieur sert & araener le gaz a l f echangeur de chaleur 
situ£ au-dessus, & partir duquel, apres une inversion de 180% 
le gaz est ramene* vers le bas sur la hauteur du premier dchan- 

30 geur de chaleur, pour parvenir depuis cet endroit dans le tube 
central, dans lequel le brflleur 19 est disposed j 

Le dispositif suivant ^invention peut egalement Stre muni 
d^rganes d f admission qui pennettent I'arrivee de gaz frais 
f ro id dans l f e space menag£ entre les tubes dans les echangeurs 

35 de chaleur intermediaire 7, afin de permettre un reglage precis 
de la temperature dans ces echangeurs de chaleur 7. 

Le gaz frais qui a. traverse l'intervalle annulaire entre 
l'enceinte haute pression et !• enveloppe du four parvient dans 
l f espace menag£ entre les tubes de 1* echangeur de chaleur princi- 

40 pal 5, ou il est chauffe* par le gaz de synthase qui s'echappe. 
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II est achemine par l'organe central de guidage du gaz 13 jusqu*& 
l f extremite superieure du four, et au cours de son mouvement il 
traverse les deux echangeurs de chaleur intermediaire 7 et est 
encore chauffe". A partir de ^extremite superieure du four, il 
parvient par l f intermediaire de l»orifice 14 de passage du gaz 
associe & la couche de catalyseur superieure 6 dans I'espace 
annulaire interieur 16 menage a 1" interieur de cette couche de 
catalyseur et, & partir de ce point, il traverse le catalyseur 
dans le sens radial et parvient, par I'espace annulaire 17 et 
!• orifice 15 de passage du gaz, dans l'echangeur de chaleu* in- 
termediaire, dans lequel il est refroidio Apres avoir traverse* 
de la meme maniere toutes les couches de catalyseur, le gaz quit- 
te le four par l'echangeur de chaleur principal 5 et l'orifice 
de sortie 18* 

L'exemple donne ci-apres h titre non limitatif permettra 
de mieux comprendre encore comment l f invention peut $tre mise en 
oeuvre. 

Exemple 

En utilisant un dispositif tel que repr^sente* sur le des- 
sin pour la synthese de l 1 ammoniaque, on fait passer a travers 
trois couches de catalyseur, dans une direction radiale et de 
1' interieur vers l'exterieur, un melange de gaz de synthese, & 
raison de 75.000 m3 normaux par heure et sous une pression de 
310 atmospheres. Le gaz presente, avant son entree dans le four, 
la composition ci-apres : 

67,5 Vol. % H 2 , 22,5 Vol.% N 2 , 8,0 Vol.* matieres inertes, 
2,0 Vol. * NH 3 

Le volume total du catalyseur repr^sente 2,2 m 3 . 

Le catalyseur est prepare & partir d*un melange d'oxyde de 
fer de composition Fe 3 0 4 renfermant 0,5% en poids d f oxyde de po- 
tassium, 2,8 - 3* en poids d'oxyde d'aluminium, 3,2 - 3,4% en 
poids d'oxyde de calcium et 1% en poids d'oxyde de magnesium, 
par reduction, dans le four avec un melange d'hydrogene et d 1 azo- 
te. II presente une granulom^trie moyenne de 2 mm. La synthese 
de 1 1 ammoniaque est effectuee sous une pression de 310 atmosphe- 
res et & une temperature de 400 a 500* C. Le gaz renferme & la 
sortie du four 17,81% en volume de NH^. 

Des modifications peuvent Stre apportees aux modes de mise 
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en oeuvre d^crits, dans le domaine des equivalences techniques, 
sans s'ecarter de !• invention. 
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REVINDICATIONS 

1.- Procede pour 1 1 acheminement du gaz dans les installa- 
tions de synthese catalytique a haute pression, par exemple pour 
la synthese de l , ammoniaque > comportant deux ou plusieurs cou- 

5 ches de catalyseur separees I'une de l'autre, placees en serie 
dans le trajet d 1 acheminement du gaz, et des zones de refroidis- 
sement intercalees entre les couches de catalyseur, dans lesquel- 
les un refroidissement indirect au moyen de gaz de synthese frais 
se produit, caracterise en ce qu'on utilise un catalyseur d'une 

10 granulometrie inferieure a 3 mm et en ce que le gaz de" synthese 
en cours de reaction traverse chacune des couches de catalyseur 
dans une direction radiale, depuis le milieu du four vers sa 
Peripherie. 

Dispositif pour la mise en oeuvre du procede suivant 

15 la revendication 1, comportant une enceinte haute pression munie 
d*une enveloppe de four dans laquelle il est prevu, au-dessus de 
l^changeur de chaleur principal, au moins deux bacs a catalyseur 
et, entre ces bacs, des £changeurs de chaleur en vue d'un echan- 
ge thermique avec le gaz de synthese penetrant dans le four, £ven 

20 tuellement par l 1 intermedia ire de l'echangeur de chaleur princi- 
pal, caracteris^ en ce que chaque couche de catalyseur est dis- 
pos£e dans ^espace annulaire menage entre deux tGles perforees 
cylindriques qui sont concentriques aux organes centraux d 1 ache- 
minement ou de guidage du gaz, parmi lesquelles la tfile perfo- 

25 r6e int^rieure menage avec l f organe central de guidage du gaz, 
et la tfile perforee exterieure menage avec 1' enveloppe du four, 
un espace annulaire interieur servant a 1* admission du gaz au 
catalyseur et un espace annulaire exterieur servant a 1* evacuation 
du gaz, ces tfiles perforees etant obtur^es par un couvercle et 

30 un fond appartenant au bac, les couvercles comportant chacun un 
orifice de passage du gaz voisin de l'axe, debouchant dans l» es- 
pace annulaire interieur, tandis que les fonds comportent chacun 
un orifice de passage du gaz voisin de 1* enveloppe et relie a 
I 1 espace annulaire exterieur. 



